








and structural degree of  freedom.  In  this paper we present an overview of how orbital order and 
orbital  domains  can  be  controlled  by  near  IR  and  THz  radiation  in  the  layered  manganite 
La0.5Sr1.5MnO4.  We  show  how  near‐IR  pumping  can  efficiently  and  rapidly  melt  orbital  ordering. 
However,  the  nanoscale  domain  structure  recovers  unchanged  demonstrating  the  importance  of 
structural defects for the orbital domain formation. On the contrary, we show that pulsed THz fields 
can be used to effectively orientate the domains. In this case the alignment depends on the in‐plane 










and  insulating  phases,  antiferromagnetic  phases  and  charge  and  orbital  ordered  phases2.  These 






















the  I4/mmm  space  group15.  The  La/Sr  ions  both 
separate  neighbouring Mn‐O  planes  and  control 
the  valency  of  the Mn  ion.  In  the  ionic  limit,  La 
gives rise to a 3+ charge on the Mn site while Sr 
results  in a 4+ state. Varying the ratio of Sr to La 




degeneracy  of  the  3d  levels  of  the Mn  ion  into 
triply  degenerate  t2g  and  doubly  degenerate  eg 
states. When the charge of the Mn ion is 4+ the 













absorption  resonance  of  the Mn  ion  as  the  X‐rays  directly  probe  the  d  states  involved  in  orbital 














has octahedral  coordination with oxygen  (top  inset), while 
the  in‐plane  Mn‐O  bonds  are  slightly  distorted  from  90o
(bottom inset). (b) Two of the four possible domains below 
TCO/OO.  The  two  other  domains  are  related  through  a 
translation of the charge ordered state by one Mn lattice site.
Melting of orbital domains with optical excitation 
In  manganites,  photoexcitation  at  photon  energies 
above  1  eV  causes  inter‐site  charge  transfer 
excitations22. These excitations strongly couple to the 
lattice23 and can rapidly melt orbital order24. In order 
to  understand  the  timescale  and  melting  threshold 
induced by such excitations, we perform time‐resolved 
resonant  soft‐x‐ray  diffraction  of  the  orbital  order 
peak.  
The experimental setup is sketched in Figure 2a. The 





resolved measurements  were  performed  at  the  SXR 
beamline of LCLS with a time resolution of 300 fs. The 
laser pump spot size was approximately a factor of 2 
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೟
ഓೞ൰  for ݐ ൐ 0. The fit parameters are shown in Figs 2c 
and  d.  The  fast  timescale  observed,  ߬௙, was  found  to  be  300  fs  and  independent  of  fluence.  This 




lower  fluences,  but  at  higher  fluences,  the  fast  term  dominates.  This  suggests  that  the  slower 
dynamics are related to transport dynamics within the pumped region. The penetration depths in the 
soft X‐ray resonance region are difficult to calculate precisely and are likely to be similar to the 60‐120 








melting  process  with  optical  excitation  (b).    Fluence
Dependence of the fit parameters (c, d).  

















upstream of  the  sample  in  order  to  select  a  coherent  portion  of  the  soft  X‐rays  generated  by  an 
undulator.  Schematically,  the  experiment  is  the  same  as  in  Figure  2a,  with  coherent  diffraction 
collected  in  a  reflection  geometry.  Figure  3a  shows  a  representative  image  of  a  coherent  x‐ray 
diffraction peak.  The so‐called “speckle” interference can be seen in good agreement with previous 
measurements on similar systems indicating the presence of domains20.  Figure 2b shows the energy 
dependence of the speckle, confirming that the observed  interference  is  indeed due to the orbital 
order. As such, we then consider the stability of the speckle to laser irradiation.   
Figure  3:  Representative  diffraction  image  showing  interference  speckle  (a)  and  its  energy  dependence  (b), 
demonstrating that the diffraction peak is resonant.  Bottom: progressive images of collected initially (c) and then 
after some time (d), which show that the speckle is stable. Laser excitation did not change the speckle pattern for 
any measured fluence (e).   The structural similarity  index26  (SSIM)  is shown. A SSIM value of 1 indicates that the 
images are unchanged. The SSIM between consecutive images is 0.998, and the SSIM between starting and post‐
laser  image  is also virtually unchanged at 0.997. The change  in the root mean square (RMS) difference between 
images also shows no significant change after laser excitation.   
Figure  3b‐d  present  a  highlighted  region  of  the  coherent  diffraction  speckle  after  different 
experimental treatments.  Comparison of panels (b) and (c) shows that the speckle pattern is stable 
over extended periods of time and the domain patter remains stable.  The similarity of the two images 












control  over  domain  alignment.    Therefore, we  consider  aligning  LSMO orbital  domains  using  the 
polarization of electric  fields.   Electric  field alignment has been achieved, although there has been 
discussion about this was ultimately due to current microfilaments between the contacts that caused 
local heating27,28.  Here we take a non‐contact approach and harness low‐frequency THz electric fields.   
We  start  in  a multi‐domain  state  as  depicted  in  Figure  4a,  and  use  the  THz  field  to  induce  a  net 
alignment of the domains. Intense pulsed multi‐cycle THz fields were generated with the free‐electron 
laser FELBE with a variety of wavelengths between 100‐200 µm. The polarization of the THz field was 
periodically  varied  to  lie  along  the  different  domain  orientations.  Since  the  orbital  domains  are 
optically birefringent, preferential domain alignment will give rise to net optical birefringence of the 
sample and cause a net rotation of the polarization of an incident light beam as long as the domains 
















































the electric  field as a perturbation as the form ܪா ൌ 	െܧ	 ∙ Σ௜√2	࢘	݊௜, where r  is  the Mn‐Mn bond 
length. The energy difference for a field applied along and perpendicular to orbital domain direction 




90o,  the  THz  field  would  force  charge  from  neighbouring  orbitals  onto  different  sites,  with  no 
Coulombic penalty.   Consequently, the orbitals rotate under the THz field, recovering the opposite 











along  the direction of  the  field. This mechanism has a great promise  for  rapid contactless domain 
control.  Further experiments with carrier‐envelope phase stable, high‐field multi‐cycle THz pulses and 
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Figure 5:  The mechanism of THz‐induced domain switching. (I) When the applied electric field is perpendicular to the orbtial 
chain direction, two electrons from neighbouring Mn sites are forced onto the same unoccupied Mn site, causing a Coloumb 
penalty. If one electron changes orbital (II), the penalty is lost as each electron is transferred onto a different unoccupied Mn 
site. This results in the rotated domain structure (III). Reprinted from Reference 29. 
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